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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、エナメル質と同じ力学的性質をもつ3Dプリント冠を創製することで
ある。3Dプリント用レジン（前駆体）は、シリカナノ粒子、HEMA、溶媒、光重合開始剤、吸収剤からレジンから
調製した。これをSLA方式の3Dプリンターにて造形し、焼成とレジン含浸を経て3Dプリントポリマー含浸セラミ
ックス（PICN）を得た。3DプリントPICNの機械的性質、物理化学的性質、造形精度を評価した。3DプリントPICN
はエナメル質の硬さと象牙質の弾性係数を有しており、優れた物理化学的性質を示した。造形精度は、光吸収剤
の添加量に依存し、実験群の中では光吸収剤1%添加が最も造形精度が高かった。

研究成果の概要（英文）：This study aimed to develop a novel 3D-printable polymer-infiltrated ceramic
 network (PICN) composite with mechanically comparable to human teeth. The 3D-printable resin was 
prepared from silica, HEMA, solvents, photo-initiator, and photo-absorber. The resin was printed 
using an SLA 3D-printer, then sintered, consequently resin-infiltration and polymerization. The 
obtained 3D-printed PICN was characterized by mechanical and physicochemical properties and 
printability. The results showed that the 3D-printed PICN had  a mechanical compatibility with human
 teeth, superior physicochemical properties. The printability was improved by the addition of the 
photo-initiator up to 1 %.

研究分野： 歯科材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、3Dプリント用素材の研究開発が精力的に行われており、種々の材料が実現されている。一方、エナメル質
と同じ硬さの3Dプリント用素材を初めて報告したのは本研究のみである。将来的に、実用的なエナメル質と同じ
力学的性質をもつ3Dプリント冠が実現すれば、次世代の歯科材料として期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
クラウンやインレーなどの歯冠修復物は、アレルギー性や毒性が低いこと、生体親和性が高い

などの生物学的生体適合性に加え、“噛む“ための機能、つまり力学的生体適合性が重要である。
しかし、既存の歯科生体材料の力学的性質は、エナメル質とギャップがあり、エナメル質と同等
の力学的性質をもつ歯科材料は未だ存在しない。したがって、エナメル質と同じ力学的性質をも
つ新規歯科材料の開発が求められている。 
また、コンピューター支援設計製造（CAD/CAM）は、補綴装置の作製方法として広く普及してい

る。CAD/CAM は加工方法の観点から切削加工と積層造形(3D プリント)の２種類に分類される。前
者はブロック素材から機械切削を行う技術であり、既に臨床で多用されている。一方、後者の 3D
プリントは、材料を光などで固めながら積層していく方法であり、造形物の形状任意性や造形速
度に優れる。しかし、3D プリントによって作製できる歯冠修復物（以下、3D プリント冠）の開
発事例は少なく、臨床で使用できる材料の種類は限られている。 
これらの背景から、エナメル質と同じ力学的性質と 3D プリント造形性を兼ね備えた新規歯科

材料が創製できれば、次世代の歯冠修復材料として期待できると考えられる。 
 
２．研究の目的 
ポリマー含浸セラミックスの先行研究では、レジンとセラミックス骨格のナノ共連続構造を形

成することで、エナメル質と同じ硬さをもつ素材が合成できることが示された 1)。また、著者ら
の先行研究では、3D プリント可能かつエナメル質と同じ硬さをもつ新素材を開発した 2)。そこ
で本研究では、著者らの先行研究にて開発した新素材を基盤とし、エナメル質と同じ力学的性質
をもつ新規 3Dプリント材料を開発することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
3D プリント用レジン(前駆体)は以下のように行なった 2)。まず、フュームドシリカナノ粒子、

ヒドロキシエチルメタクリレート（HEMA）、トリエチレングリコールジメタクリレート（TEGDMA）、
フェノキシエタノール（POE）、1-プロパノール（PrOH）を所定の重量比になるように自公転ミキ
サーを用いて練和した。さらに光重合開始剤と光吸収剤を加え、再度自公転ミキサーを用いて練
和した。得られた前駆体レジンを 3Dプリント用レジンとした。 
調製した 3D プリント用レジンは市販のステレオリソグラフィー方式の 3Dプリンターを用いて

所望の形状に造形した。3Dプリントに用いたデータは、3D-CAD（Fusion360、Autodesk）にて設
計した。造形物の表面に残存した未重合モノマーをイソプロピルアルコールにて超音波洗浄に
て除去した後、技工用光重合器にてポストキュアを上下 5分間ずつ行うことで完全硬化した。硬
化体を電気炉に入れ、1150℃で焼成することで多孔質シリカを得た。多孔質シリカはウレタンジ
メタクリレート（UDMA）をベースモノマーとしたレジンモノマー液に浸漬した後、加熱重合を行
うことで 3D プリント PICN を作製した。 
3D プリント PICN の微細構造は、FE-SEM と FT-IR にて評価した。3D プリント PICN の機械的性

質は、三点曲げ試験とビッカース硬さ試験にて評価した。物理化学的性質は、吸水量・溶解量試
験にて評価した。造形精度は、造形物を口腔内スキャナーにて計測したものを STL データと重ね
合わせることで評価した。 
 
４．研究成果 
3D プリント PICN の微細構造を FE-SEM にて観察したところ、ナノレベルのシリカ骨格とポリマ

ー骨格の共連続構造が観察された。また、FT-IR にて分子構造について調べたところ、アモルフ
ァスシリカと PUDMA-PTEGDMA 共重合体に起因する吸収ピークが観察された。これらの結果より、
シリカ/ PUDMA-PTEGDMA共重合体の共連続構造をもつ3Dプリント PICNが作製できたことが分か
った。 
3D プリント PICN の機械的性質の評価結果より、焼成時間を 1 時間から 4 時間の間で変更する

ことで、ビッカース硬さと弾性係数を制御できることが分かった。特に、ビッカース硬さは焼成
時間の影響を受けやすく、約 100–400 の値で制御できることが分かった。また、3D プリント PICN
の機械的性質は、焼成時間だけでなく、含浸させるレジンの種類やその重合方法も影響を及ぼし
た。作製条件を最適化した結果、3Dプリント PICN のビッカース硬さは約 300Hv、弾性係数は約
18GPa を示した。これらの値は、エナメル質のビッカース硬さ（270–366Hv）、象牙質の弾性係数
（10–20GPa）に近い値であった。また、3 点曲げ強さは約 140MPa を示し、小臼歯クラウンとし
て使用可能な値を有していた。また吸水量と溶解量は、市販の CAD/CAM 用コンポジットレジンと
同等（それぞれ 25μg/mm3、0μg/mm3）であった。これら機械的性質と物理化学的性質は、レジ
ン系歯冠修復物の基準値を満たしていることから、新規 3D プリント PICN は実用的な物性をも
つことが示された。 
3D プリント PICN の造形精度は、光吸収剤の添加量によって変化し、光吸収剤を 1wt%添加した

ものが最も良いことがわかった。造形物の表面清浄は、アルコールの洗浄時間に影響を受けるこ



とがわかった。本実験条件下では、1分以内の超音波洗浄が良いことが示唆された。さらに、焼
成条件の最適化について検討した。3D プリントした造形物を電気炉にて焼成し、亀裂の発生の
有無を調べた。焼成温度である 1150℃まで仮焼をせずに昇温した場合、多くの亀裂が発生した。
一方、600℃にて仮焼を行なったのち、1150℃にて焼成した試料は亀裂の発生が少なくなること
がわかった。以上のことから、3D プリントの条件だけでなく、洗浄方法や焼成条件が重要であ
ることが明らかとなった。一方、今回の作製方法では、造形誤差を 1%以内にすることはできな
かった。造形物を焼成する際に大きな変形によって部分的に湾曲が生じることが原因であると
考えられる。今後の研究によって、造形精度の向上を行う必要があると考えられる。 
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